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" • ; : r-'^ :-.-;v DE 198 40 517 A i ;■■ \ :: /"?'.■-■ ■-■•'"/:.. 

. •. .B^^bung • ■ .. ; • . schenswert ist. updmit K^i^^Ae'-die-WettbewertdS." ' 

. ' : Die vorliegei^ Ei&dunE.beteiffl eine Gasrlifti^ ' bigkeitder: Bre^tofifeelle mit hedcdaimncheQ Eneigiever-' v .. •. ' 
• struktur senkrecht zur VM^LnE vl p5vS^S" . ^ 

- . und eiri Verfahren zu ihrer Hersfellung ' ■ ' ^ Be ^htang der ReakhOnsgase zu betreiben. . , 

: angeordriet aiis zwei StromableitemlattRn -r««;i-«; 1 • -tTTPJS ; ^eai^onsgase. zeigt y^^i) ^,641^86, Zwischen ; , ■ - 

. :As SM a,ly)>Me StroLbWte^ftS^S!^ ' • a, W ^^j* How Field Das How Field besitzt . , 

weise-zu^paraUelverfa^^ ^ez meu^dexgreifende Kanalstrukturen einerseits zur 

. Mining und Verteilune der ReZSS ^ VerteUung der Reaktionsgase an den Gasdifjusionsschich- 

" Zellflache Da ^^\LZh^^ - ■ ten ' .^ de ^eits .zum Ab transport. der Reakdonsprodukte ■ 

'• Durch Zufuhrum; von Wasserstoff a K tvni^c d u,- ,c . E lne M°glahteit, d eh Wasserhaiishalt einer Brennstdff- 
ipeinemgegenaeUmg^^^^ 

zengtUedu^ ^ ' - V 

rco^eic^g SSSSSS^^^; *i J«- v«»**ieit AlMingi eignet dih diese.nicbt «*<£'. - ; \. .' 

' tocheW&iWS ' ' • . 

V SSiu^^ v DerEr fiD dungaegtdahe/S^ e2 ugrunde ; di e he,^\^^ - 

Reakdonsproduktentsteht Wasser ^eTeakfiSSlnS . ^^^^truktur, deren Diffusionseigen- . 

: wifdinEorrnvonelektrische^ - ' 

; Eiri wesentlichc: 'Prrihiom ^ k • f un<1 Aowarme irei.- . immer ausgeglichen ist, zu ersetzen. •. . 

. S ■ 

. stand der-2elie-"aufgnind des erhWtto-lllMhS^?^ > ^s^ionsstruktur, welche senkrecht zur Membran ... .. 

des- Wachtlich anSfc^ V 

y^.rkanaie d« ^M^iT^^ / ^^^^^ ^^m.^} . 

Wasser reagiert. Der durch die WasserstoffoartialSSre ,^h^ P^ g ? ^ radie "^ der Gasdurchlassigkeit fTI 

bervorgerufene Diffusionsstrom^rbckneSe . "I 

. EinlafiVKa^odeng^lnVaS : > 

genmogncherweiseWasserablage^Sn^ S' W ^ ^ l W ls e ^as uriterschiedli- • $ 

,• schichL Beyi^^^^uS^tSi^^ ^: •' - Di^uaonseigenschafteo aneinandergefugt werden, . : . ^ 

;. nacb zurh A^gieich der ^seSSTde^ S ra 'f^estens und im fplgenden auch bevprzugt bedarf cs je-.. , * . . = 

uberd,eM em b^nob^ a I^ .'. C 

.extobe: ^c^nt^st^^kZ^S^ ^° nSS H Uk ^ ^ ^ .^^^ableiterplatte (l).rnit enthalte-.: / , fit 

Kiihlsystem. ge,a sl ? die SuSt^SSvSwelS ' k^t^T (?). g-nzt, besitzt bevorzugt ein reiativ. , .. , . 0 

Messung der Mcnbranftuchte die WasserbiSnTS Sic ^.^^^^i^^ Diffusiohs^- 2 

ausgleicheo. Nach.«li» an die^n Bcfe^hw^ct 7 : ders ^ nd -.-Hmgegen der-inncre.Teri.der«asdiffusionssuTik-: ' 2 

diezusatzlicheBelasLgdrB^ ^^(^•^tolHNermit.d^My.atorenih^ • .. 

EigenenergieverbraSn^ ? e " « (5) JnBertlhning is, Weisc ein reiativ „oh« .. :< 

Anwendung in kldnen portablen ^ ^, ' Porenvolumen " auf. Dxe Reaktionsgase konnen sich daher 

g K.unen. .porwblen iystemen nicht wun- ^.uch auf Distanzen, die etwa; in derj Groftcnordnung der 




".'.7 ' ^SVv wo.a^ifFosionsstrpm umerbrochcn ' ^^^a kc^nen iueh ^%ah^r.:iln6s Kohlef; 



: piei^ rnit susp^ndierten Kunststofe 

THY hergestellt werden. Da in ememeinzigen Kbhleiaser- 
. . papier durch, Tranken rhur. aufie^t 'toir^liziert. ein Gradient 
.senkrecht zur Papierflache erzeugt werden kann,. rriussen 
zwei Kphlefaserpapiere verwendet, werden, vori denen das 5 
. emerelativYieVKu^ 

derstarid bildet und das andere relativ vieie offene Ppren (4) 
enthalt. Letzteres .kann dann; mit einer katalysatorhaltigen ' 
Elekrrcderischicht oder mit ein^ 

iepapiers aus^eiGhenden ScMchy. Wie in Beispiel 3 darge T . 10 
legt, verseh'en und entsprechend auf die nicht katalysierte . 
" . oder katalysierte, Membran ^gelegtoder geprast werden. Fiir ■ 
beide Kohlefaserpapiere. gelteii die Spezifikationen aus Bei- 
spiel 1. - * . "*"'/*"• ■ ' \'-{ '.' : 

Speziell fiir dieses Beispiel werden zwei Kohlefaserpa- 15 
piere der Firma Toray (Japan) mit den Dicken 0.1 7 mm fiir 
das ; erste (3) und 0.35 mm fiir das zweite Kohlefaserpapier * 
(4) verwendet. Das erste Papier wird durch Tranken in einer 7 
60%igen wassrigen PTFE Dispersion und anschlieBenderh- 
Trocknen bei erhohter Temperatur teilweise mit Kunststpff 20 
gefullt. Ein einziger Verfahrensschxitt* bestehend ^aus Tran- '.• 
ken urid Trocknen reicht aber im aUgemeineri nicht aus, um . 
den gewunschteh Diffusipnswiderstand zu ; erreichen. Die 
. /Wiederholung des Verfatensschrittes bringt jedoch .auch 
.kaum zusatzliches Material in das Kohlefaserpapier eiri, da 25 
der bereits : eingelagerte hydrophobe E^nststofT ein erneutes 
. Eindrihgen der Dispersion m a^e. ^ 
dert. Hohere Fullgrade konrien nur durch aufemanderfoK : 
gende Vakuum- und bmckbeharjpUung. walijrend des Impra- 
gnierens erreicht werden. Nac^ 

serpapiers werden die- verbliebenen Netzjiuttel aus. der/Di- 
: spersion therfnisch zerstbrt. Typischefweise werden aabei 
Temperaturen zwischen .300 und . 400 P C. kurzzeitig ange- 
wandf. •: '.' ' 
Die fertige Schicht ist extrem hydrophob. Sie enthalt fiir. 35 
den . Anwendurtgsfali einer kathodenseitigen . Diffiasions- 
struktur einer bei Umgebuhgsdruck und 70 o C2dltenrpera- . 
tur mit Luftkuhlung des. Kathodenraums betriebenen PEM- 
Brennstpffzelle 45-75% . Kunststoff Die Leitfahigkeit der , : . 
Schicht wird dadurch nur unwesentlich beeinfluBt, da inner- 40 
halb. des. Kohiefaserpapiere . die jeitfa^ 
zwischen den Kohlefasern nicht gelost werden. Das i zweite 
evtl leicht hydrbphobisierte Kohlefaserpapier wird mitdem ' , 
ersten verpresst oder beim Zusammenbau derZelle nur^bei- 

geiegL ■ : : -\ v . •' . ." ■ ■ - ' ... ^- : ';-; : 45-" 

. Beispiel 3 y 

Ein sehr gut elektrisch leitfahiges Schichtsystem,das ei- 
nen geeigneten. Gradienten im Diffusionswiderstand auf-. 50 
' werst, kann auch durch Auftragen einer.Misdhung.aus einem ' 
dekuisch leitfahigem Pulver ^und einem Binder auf ein Sub- * 
strat mit.geringen Diffusionswiderstand, z, B._ ein Kohiefa- • 
serpapier erfolgen. . 

Speziell in diesem, Beispiel wird ein';hydrophobiertes 55 
Kohlefaserpapjer rnit 68% Porenvolumen und einer' Dicke 
von. 0.35 mm verwendet. Aligernein korinen Kohlefaserp^ 
piere,mitderi.Sr^zifikationeri ays Beispiel 1 verwendet wer- 
den. Auf dieses Substrat wird eine. Dispersion aui Graphit- 
pulver, THV.(Fa. Dyneoh).oder PTFE (z. B. Hostaflon .TF /60 ; 
5032) in geeigneten wassrigen Dispersionsflussigkeiten'in . 
ein oder rnehreren Spfuhgangen ; mit Zwischeritrocknuhg : 
aufgespruht.- Als Disr^.Kionsflussig / 
Tensidlosungen oder Mischungen aus Wasser uhd AlkohcH - ' 
len. Als elektrisch leitfahiges Pulver eignet sich bevorzugt 65 
KohlensiofTpuiver und besonders bevor/.ugi kugelformige 
Kohlenstoffpartikel wi'e z. B. Mesocarbon Microbe ads der ; 
Finna Osaka Gas, Japan. . ^ 



y Bevorzug;t erfblgt das Spruhen auf einem Vakuumtisch, 
daiidt v uberschussige pispefsionsflussi^eitsofpit abgesaugt 
Wird. Nach<iem.letzten Trockenvorgang wefdeh c^e Kunst- 
stof^arrikei bei erhohter Temperatur gesinteft imd die Netz- 
niittel zerstort. Der Anteii "an Kunststoffbinder. betragt be- 
vorzugt 5-50<%> von der Trcrckejiimasse. Die fiacherisp^zifi T 
sche Masse der Schicht liegt bevorzugt zwischen 30 nhd 
30Q g/rn? iind.. besonders bevorzugt . zwischen 60 : und 
120 g/mVNachdem Sintem .wird das Subsb^at un^.die aqf- 1 
gebrachl^Scnichtbei bevorzugt 5 bis 100 bar: uid; besonders 
■- bevorzugt bei 30 bis 80 bar, und erhohter Tem^ra^rur yer- . 
•presst. \ *. .'.: : y .■ .' - *..--•■.,. r .\-^ : r '. 

: Zurri Ausgleich der* Rauhigkeiten des .Kohlefaserpapiers 
auf der Membran bzw. Katalysator zugewandten Seite ist es 
sinnvoll eine sehr, diinne Schicht aus: einer Eiispersioh aus 
. porosem RuB (z. B Vulcan XC.72 Von Cabbt)\mcl polyme- 
remBinder (z. B, PTFE) durch Spruhen eyU. auf deraVaku- .. 
umtisch aufzutrageri, zu ^trocknen und anschlieBend zu' sin- 
tem. Der Kunststoffanteii liegt wiederum bevorzugt zwi- 
schen 5 und 50%. Diese Schicht kann ebenf alls mit den oben 
angegebenen Drucken verpresst werden. 

Bezugszeichenliste . 

(1) Strpmableiterplatte "■ \ \ t ' ; . : 

(2) Kanalstruktur zurn Verteilen der Reaktxonsgase ^ 
(5) auBerer Teil der orthbgonalen (^di^sionsstruktur. .. .. 

(4) mnererTeil der orthogbrialen (^dif^sionsstniktur .. 

(5) Katalysat6renenthaltende.Elekto . 1 .: : ' 

(6) Polymerelektrolyt-Membran : ; ' " 

. Patentanspruche . { '- 

.1. Porose, elektrisch leitfahige Gasorffusionsstruktur 
fiir Polymerelektrolyt-Membran-Brennstpf&ellen, da- 
dureh gekennzeichnet, daB sie senkrecht zur Mem- 
bran eine "Struktur enthalt, die mindestens in eihem 
Teiibereich einen Gradienten in 'der Gasdurchlassigkeit 
-aufweist. • ■ />' * 

2. Gasdifi^sionsstniktur nach Anspruch .1, dadurch 
gekennzeichnet, p!aB sie. aus wenigstens zwei Teilstruk-- 
turen besteht. . " 

3: Gasdiffusibnsstruktur nach einem der Anspriiche 1 

■ bis 2, dadurch gekennzeichnet, daB die beiden Teil- ■ 
struktureri eine unterschiedliche Gasdurchlassigkeit ' 
aufweisen. . • . ' ' : ; . • . . : ■-*-■'. ".' ' - 

4. Gasdiffusionsstruktur nach einem der Anspriicrie 1 
bis 3 , dadurch. geken nzeichriet, daB die Teiistruktur, die 
sich naher an. deri-Stromableiterplatten befindet, eine . : 

. geringere Gasdurchlassigkeit aufweist als die Teii- 
struktur, die naher an der Membran liegt. . 

5. Gasdiffusionsstruktur : nach Anspruch. 4, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Pbr^volmriendichte der. Teii- 
struktur "jnit geringer.jGasdurchlassigkeit kieiner ist als 
die Porenvolumendichte der ' Teiistruktur rnit hoher ■ 
Gasdurchlassigkeii. ' /" : 5 

6. Gasdiffusionsstruktur nach eiriem der. Anspriiche 1 

■ bis 5, dadurch geken rizeichneti- daB.. mindestens eine 
. Teiistruktur hydrophob isL • ' 
.' 7.- Verfahren ziir. Hers teliung*^ Reiner ppfosen, elektrisch 

lei tfah igen - G asdi ff usi onssti^ktur fiir Polymerelek trb- 
lyt-Membran-Brennsioffzellen, dadurch. .gekennzeich- 
net, daB senkrechl zur Membran- eine Struktur herge- : 
steilt wird, die mindestens .'in einem Teiibereich einen " 
Gradienten in der Gasdurchlassigkeit aufweist. 
8. Verfahren zur HersteLlung einer Gasdiffusionsstruk- .. 
tur nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB sie ..* 
aus wenigstens. zwei i Teilstrukturen hergestellt wird. 



- 9. $ferf. ahrwi ^f;HersteUurig em^r l^^^sioi^sthikT \ 
■/ -i^ichnet^'.diB •jdifc'lj^stjh^ 

. .Gasdurchla^ije^ceit aufweisea. ! - " . . " 

JO.. y^ah^ ;; ziir" -Herstellung ;einer GaidiSusionsr " 
. su^tur naGh'einemd^r • An'spriicbe 7 bis-9^aa'durclvge-- - 
' kennzeicli^ iiSheran 
: 1: dea/Stfemableifeyrattepj^'efi^ ; 

- ~;iiaher f an id&^ei^^^ejgt-^'^' : - ■ • - v ' ' ' • - • » " • ^ 



.5-.- 



: ,Polym^ - V ■ " " i 

■'•■ "> ' .; : 7 ffierzui'^ ? .' V " " - : . : 



\yflaner f an;der^ . V.>;' : - 10] o ^" - * 

. V l6;; : dadurch ,-' ■ ■ : ;. 3 ; -V i-* V; .* 



15 



20 



25 



30 



. 40 



V .ge&ti^eieh'net, ydaB iiiiv ^ef /Te^t^to mit £erii^er 
^asdwchlassigkeit eine" : Meniere PoreavGliiinerididhte 
erzeugt wird als 'in *deri Tei^trui^,:mit •hoher'-Gas^ 
; dkichlassigkeit, - ■ ■ > ! ': . ■; "/ 

' >?2; :; yerfahreh zur iflfeVstell^ing-- >iner.'*Gas&ffusi'ons- 
-struktur nach 'einemaet'Aiispruciie 7- bis llv dadurch 

- : g^eEmziielinet fd^^Sdtf^s -eWTeilis'tnikbarJhy- 
. ■:; .drophqbieh wird. . ' : ' , : •■ , *' \ . ' i = ''■ ■'■ 

v -s^&£a"ch;^ dadurch 
\. : ;.gekepnzeieh4et, tfaB :^eiugsteris-eici : Kbhiefaserpapier 
_■• :/yerweh^t { wird, ^v.v'vv?" ■ ' 7 ■•■■* 

' .14: Verfahren .ziff/.^rsteilung.. r feih'er : \-"Gas^ffisiohs-". : 
J.struktUr. nach J^pruch 43/. dadurc 
. ■ p'aft^ 

■. eines Teils des-Kahief^erpapiers ^ die Pbreri nahe einer" 
. . 2 r :0b'^flach& teilwe^/vej^chjbssen- werden. ; *. 

^ s,^tar'"nach emem ; d^ ISiis 14; da r durch . 

-: - gekeiinzeiehnet;: k^^m^teilw iter - 'V 

JPGreh;emiIhem . .v.: :.: '. - 

, r ', ■•y^ahreh . -'2J^^H6r^ilufe6 - einer : Gasdiffusions- v : 
Vy /'Struktur aa^^^ -35 ' 

v:gekeiirizeich^t, : da^^ . 
.>ter ^eiriper^ . 

. . ; J?-'' iyeflf^abren : zur : Hersteilung . einer Gasdifiusiohs- 
i.M^^ Aach em^ ci^durch 
y^kerifizfeiGhnet; ^daB : zum^Heilwei^e; der 
'Pore^ .'.eine^ _r 
;: : weridetwird. ;7 ^ : 7; v .; V ' /7 : ' ,'- ■ 

; . , 18; , yerfahren zxir -Hersteilung "einer ■ Gasdiffusioris- ; 

. s tr^J^ta'r : nach; : Anspruch /ip, -j dadurcb gekenhzeichnet, 45 
, i^aB/die Suspension durch' Tra^keh und Troelbien in das ' 

- Koblefaserpapier ein^ ' v • \- 
:>!?.' yerfabren ^zurCHer^sfeyurig. ..einer/iG^^ffusidiis^ , r 

J /s^k^7nach;^ 

^ejkennzgicbneti -da^rVz^/Ef^ichurig^ ; einer rg'eriiigen: -30 
. ./GasiurcKl^sigkeit.^ '©berflache dps -K<5hlefa- y> " 
.. .-ser^apiers eine 
?geri : Partikeln;una 'Binde^artikelh 'aufgete^acht v wi^d. , ' 7 - 
..20. Verfahren ziir . {Herstejlung.' einer ■ .GasdiffiisiohsT . 
: ..s.^tur'/nach ' A-nsprubh dadurc-h^-gekeMzeichhe^ : 55 
; : Schicht du^h:-^ \- 

' .nBinder^artikfelii'. und . : -ejek^gch Jeitfalii'gen-^P^IcetoV^ • 
' l Mnd;&s_chliefie^^ 

stfellt wircl../ ' : v - / : J. ; \ ';' > •/ ■. '/ :• 

.21./:yerfabren " zuj-* .Hersteilung. .eirier- Gasdiffusioris- -60 
\struktur hach ^einert^der ?Ansp>rtche J 9 bis .2Q : , dadurch . . 
;. gekennzeichiEiet,- SaB als 'B.ih'der eih ;fl'uprierter/Kunst- - : 
.►^^toffygl^endet^wi^* • : ' ' . - " . ; - ' . ' ■ • V- 

22. Vert ahreii zur ; Herstell un g ' einer /G asdi rrusib'ns- V 
.•..struktur nach.einein : d^r^Ans 19 bis 21 , dadurdh C:"es; " 

• :gekennzeichnet/da^ 

L aus ^ohiehstoff be^tehen;' .": 

• ?3, Verwehdung d'eryporosen. elekiriscrh leitfahigen 
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